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論文の要約 
 
トポロジカル物質群は近年、トポロジカル絶縁体を端緒に、ワイル半金属などへと拡
張的に発展して物質探索と物性研究が進められている。中でも、3次元トポロジカル絶
縁体は、バルク絶縁体でかつ、線形分散の表面電子状態を保持する物質群である。その
特徴的な表面状態を介した電気的・磁気的物性が注目され、特に、磁性と表面状態との
相関によるギャップ形成と量子異常ホール効果の発現は、3次元トポロジカル絶縁体で
のみ観測される量子現象であることから盛んに研究されている。表面状態の量子輸送現
象を観測するためには、バルク絶縁化のためにも、精密なフェルミ準位制御が重要であ
る。これまでの薄膜研究では、Sb添加によるフェルミ準位制御手法((Bi,Sb)2Te3混晶)の
有効性が確認されており、実際に、量子異常ホール効果の観測にも Bi2Te3系薄膜が主に
適用されている。 
本研究では、トポロジカル絶縁体物質群の中でも最大級のバンドギャップ（~ 0.3 eV）
を有する Bi2Se3を選択して、3次元トポロジカル絶縁体の表面状態制御に関する新たな
技術開拓を行うとともに、表面状態の量子伝導物性について検証した。最初に、従来未
達であったフェルミ準位制御技術を(Bi1-ySby)2Se3 において確立した。続いて、電界効果
と p-n接合形成によるフェルミ準位制御を達成して、表面状態特有の伝導特性評価が可
能であることを示した。この技術に合わせて、磁性不純物である Fe を添加した試料に
おいて、表面状態と磁性との相関現象を検証し、低温磁場下における磁気伝導特性評価
を行ったところ、磁場誘起によるトポロジカル相転移を観測することに成功し、表面電
子状態制御についての新たな知見を得た。 
本論文は以下の 6章により構成される。 
第 1章では、まず、本論文を理解する上で重要となる背景として、3次元トポロジカ
ル絶縁体 Bi2Se3の予言と実証までの歴史的経緯、Bi2Se3系トポロジカル絶縁体における
バルク絶縁化手法、磁性元素添加トポロジカル絶縁体における量子異常ホール効果につ
いて、先行研究を概説した。その後、本研究の目的を述べた。 
第 2章では、本研究で用いた試料作製手法および試料評価手法と電界効果トランジス
タデバイスの作製方法について詳細に示した。 
第 3章では、Bi2Se3と Sb2Se3の結晶構造の違いが主な要因となり、これまでに作製例
がなかった菱面体晶の高 Sb 濃度(Bi1-ySby)2Se3 薄膜を Bi2Se3 バッファー層上に擬ホモエ
ピタキシャル成長させることで、その構造安定化を目指した。実際に、作製した(Bi1-
ySby)2Se3薄膜の詳細な構造解析や組成分析を行った結果、y ~ 0.8 まで菱面体晶単相構造
が保たれることが分かった。菱面体晶構造が保たれる Sb 組成の上限が既報研究では y 
~ 0.3であったことを踏まえて、本研究によって初めて菱面体晶の高 Sb濃度(Bi1-ySby)2Se3
が実現されたと結論した。角度分解光電子分光測定により(Bi1-ySby)2Se3 薄膜における電
子構造の Sb濃度依存性を検証したところ、Sb濃度の増加に対してフェルミ準位がディ
ラック点に近づく振る舞いを観測した。また、トポロジカルに非自明な絶縁相からトポ
ロジカルに自明な絶縁相へのトポロジカル相転移を生じるという理論計算に反して、y 
= 0.70 においても 0.2 eV 程度の大きさの非自明なバンドギャップを持つことを明らか
にした。電気輸送測定から、y ~ 0.70 で電気抵抗の温度依存性が最も絶縁的な振る舞い
を示すことと、この Sb 濃度を境にキャリアタイプが電子から正孔に変化することを観
測した。バルクバンドギャップ中にフェルミ準位があるときの最大キャリア密度との比
較と併せて、Sb濃度が 0.63 < y < 0.75の範囲にある場合に、フェルミ準位はバルクバン
ドギャップ中に位置すると結論付けた。 
第 4章では、Sbドープによりバルク絶縁化した(Bi0.26Sb0.74)2Se3/Bi2Se3積層構造をチャ
ネルとした電界効果トランジスタを作製することで、ゲート電圧によるフェルミ準位の
外部制御を目指した。デバイス動作を検証した結果、グラフェンやトポロジカル絶縁体
などのディラック電子系で報告されている両極動作が実証された。これは、ディラック
点近傍のフェルミ準位を精密に制御できていることを意味する。また、トポロジカル絶
縁体縦型 p-n 接合の形成が期待される(Bi0.26Sb0.74)2Se3/Bi2Se3をチャネルとした電界効果
トランジスタの、(Bi0.26Sb0.74)2Se3層膜厚(d)依存性を調べた。d = 8 ~ 25 nmのデバイスは
全て両極性動作を示し、表面状態由来の伝導が観測されていることが分かった。一方、
(Bi0.26Sb0.74)2Se3層が薄い(d = 8 nm)ときには、Bi2Se3層のn型バルク伝導の寄与が見られ、
(Bi0.26Sb0.74)2Se3層が厚い(d = 25 nm)ときには、(Bi0.26Sb0.74)2Se3層 p 型バルク伝導の寄与
が観測された。その中間の膜厚(d = 12、17 nm)ではバルク絶縁的な伝導特性が得られた。
これらの結果は、トポロジカル絶縁体縦型 p-n接合において空乏層が効果的に機能して
いることを示している。不純物添加や電界印加といった手法に加えて、トポロジカル絶
縁体縦型 p-n接合がバルク絶縁性の実現に有効な手段であることを実証した。 
第 5章では、(Bi1-ySby)2Se3に磁性元素である Fe を添加した Fex(Bi1-ySby)2-xSe3の特性を
調べた。X 線回折と原子間力顕微鏡観察を用いた構造評価から、本研究の成膜条件では
x = 0.10を超える Fe添加で Fe3Se4などの析出物が出現したため、(Bi1-ySby)2Se3薄膜にお
ける Fe の固溶限を x = 0.10 に定めた。x = 0.05の試料の角度分解光電子分光像には明瞭
なディラック表面状態が確認され、少量の Fe 添加は(Bi1-ySby)2Se3のバンド構造にほとん
ど影響を与えないことが分かった。d = 30 nm、x = 0.10 の試料の磁化測定を行ったとこ
ろ強磁性的な振る舞いは確認されず、磁化は磁場に対して線形に変化していることから、
系は常磁性もしくは反強磁性である可能性が高いと推察した。輸送特性を、膜厚、Sb濃
度、及び Fe 濃度を制御パラメータとして詳細に調べた結果、フェルミ準位がバルクバ
ンドギャップ中に制御されているときに、負の磁気抵抗効果を伴う大きなホール効果が
得られることが分かった。この振る舞いから、磁場印加によって、混成ギャップに由来
する自明な絶縁体から磁性誘起ギャップの生成に由来する量子異常ホール絶縁体への
相転移が発現していると結論した。表面状態の寄与を最大化するため、薄膜構造の最適
化を行い、電界効果トランジスタを作製した。その結果、高磁場領域で(Rxx,Ryx) = (~0.2 
h/e2, ~0.97 h/e)という縦抵抗、ホール抵抗の値が得られた。T = 1.6 K であることを考慮
すると、現時点で世界最高の温度安定性を示している Cr 添加(Bi, Sb)2Te3と同水準の量
子異常ホール効果である。これらの結果から、世界に先駆けて、Bi2Se3をベースとした
物質における量子異常ホール効果の観測に成功したと結論した。 
第 6章では、本研究で得られた成果を総括した。 
これまでにトポロジカル絶縁体薄膜の発展的輸送特性研究は、フェルミ準位制御手法
が確立されている(Bi,Sb)2Te3 を中心に行われてきた。一方、Bi2Se3 系トポロジカル絶縁
体には、多様な特徴として、電子構造に優位性があることや、トポロジカル相転移やト
ポロジカル超伝導といった Te 系にはない物性が発現することなどが挙げられる。本研
究の成果は、Bi2Se3系トポロジカル絶縁体における新奇な物理現象探索のための端緒と
なることが期待される。 
